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La presente invention se rapporte a des articles thermo- 
plastiques conforra^s. Plus particulierement, la presente invention 
se rapporte a une feuille composite se composant essentiellement 
de polyamides a poids moleculaires relatlvenient faibles, par exem- 
5 pie des polymeres de nylon 6 (£ -polycaprolactame j qui sont renfor- 
c^s par des fibres de verre longues, avec ou sans produit de charge 
particulalre supplementaire* II est tres avantageux d' avoir une 
feuille a faible prix de revient qui peut etre conformee en arti- 
cles de geom^trie souhaitee, dans un dispositif de conformation qui 
10 n'a pas besoin d'etre chauff^ mais plutdt qui peut §tre employe a 
la temperature ambiante. 

II est bien connu que de nombreux polymeres thermoplasti- 
ques peuvent etre formes aux temperatures ambiantes au moyen de di- 
verses techniques de formage de raetaux en feuille, tels que I'em- 
15 boutissage profond, le fornage par etirage, I'etarapage, etc..,. Ces 
precedes de formage a frold des feuilles sont economiquement tres 
int^ressants parce qu'll est possible d'obtenir des taux de produc- 
tion rapides, par exemple des taux qui depassent un article par se- 
20 conde ou meme plus. Malheureusement, les produit s prepares par les 
techniques anterieures presentent des deficiences de leurs proprie- 
tes, a savoir une faible temperature de distorsion thermique, une 
raauvaise stabilite dimensionnelle sous une charge, une tendance aux 
craquelures ou aux fissurations sous tension, un faible module et 
une faible resistance, etc.... En consequence, le potentiel pour 
25 une large gamme d' applications d* utilisations finales jusqu'a pre- 
sent a et^' sdverement limits. 

On a fait de nombreuses tentatives pour surmonter ces 
problfemes en raodifiant le procede ou la construction des feuilles 
sans affecter essentiellement le taux de production (ou le temps de 
30 sejour dans le moule). Par exemple, on salt qu*on peut ameliorer la 
temperature de distorsion thermlque, la resistance aux chocs et la 
performance globale de 1' article conforme dans un procede ou des 
feuilles thermoplastiques prechauffees et renforcees par du verre 
sont conformees dans un moule froid. Cette technique n'apas ete con- 
35 slderee jusqu*a present comme etant applicable sauf a des polymeres 
amorphes, tels que le chlorure de polyvinyle et un copolymere sty- 
rene-acrylonitrile, et seulement a des polymeres eristallins ayant 
un poids moleculaire tres eleve, c'est-a-dire une viscosite elevee 
de masse fondue, tels que le polypropylene. 
40 Tous ces polymeres presentent une viscosite de masse fon- 
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due elev^e unique, k leur point de ramollissement, et ne s'ecroule 
ront pas sous leur propre poids. Lorsqu'on exerce une pression ex- 
terieure. leurs valeurs speclfiques de viscosites de masse fondue 
k leurs points de ramollissements sont les sulvantes : chlorure de 
5 polyvinyle lO^^ poises k 87^C et 5 x lo5 poises a ISO^C ; copolyme- 
re styrfene-acrylonitrile lO^J poises k lOO'C et 2 x lo5 poises a 
200»C ; polypropylene 2 x 10^ poises a 175'C et 7 x 10^ poises k 
200"^ Ce sont des valeurs representatives de qualites conunercia- 
les des polymeres indiques. C'est cette viscosite de masse fondue 
10 elevee unique qui permet le transfert dans la presse de formage k 
froid des feuilles polymferes renforcees sans perdre leur cohesion. 

Le renforcement de matiferes polymferes synth^tiques aveo 
des fibres de verre est ^galement connu. Des articles prepares k 
partir de ces polymeres, ayant du verre eomme produit de charge 
15 trouvent de nombreuses utilisations qui profitent du rapport elev^ 
resistance/poids qui results de la combinaison synergique des fi- 
bres de verre et de la matiere plastique. Pour obtenlr les plus 
grands avantages de la masse composite resine-fibres, 11 est n^- 
cessaire de rendre optima cette densite d'energie d' adherence k 
1 interface resine-fibrfes. Le procede le plus direct pour rendre 
optima cette density d'energie d'adherence consists a rendre maxi- 
ma 1 adherence de la rdsine liquide aux fibres solides et ainsi de 
minimiser simultan^ment la teneur en vides k I'interface. L'adh6- 
rence fibres-r^sine peut gtre rendue maxima et la teneur en vides 
peut etre minimis^e en diminuant la tension superficielle de la r^- 
sine liquide ou en maintenant un angle de contact interfacial mi- 
nimum. 

Le problfeme d'une resine a faible tension superficielle 
dans le pass^ a ^te g^neraleraent circonscrit par I'utilisatlon d' 
appr§ts pour le verre ou d' agents de couplage. Ces agents de cou- 
Plage sont chimiquement bifonctionnels et forment un pont a liai- 
son chimique entre la surface des fibres de verre et la matrice de 
resine. Alors que ces agents de couplage sont importants dans le 
systeme composite fibres de verre-resine, le probleme du mouillage 
interfacial ou de 1 'adherence est neanmoins critique. On a indiqu^ 
qu un contact moldculaire intime vrai des deux phases sans reaction 
chxmique en surface est suffisant pour produire une masse composite 
a liaison efflcace. Cependant, cette liaison d'interface complete 
ne peut pas, en fait, gtre obtenue et, de ce fait, la liaison chi- 
40 mique est en fait importante. 
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Un mouillage complet en surface est egalement important 
pour limiter le norabre de mierovides nocifs inherents a tous les 
systemes verre-resine, Des evaluations microscopiques, par e:-:em- 
ple, ont montre qu'il y a Jusqu*a 10^ a 10^ mierovides pour l6 cm^ 
5 de resine du commerce, ce qui equivaui; h ^ j k r en volume de ces 
produits. Les vides et les occlusions sor.t des regions de concen- 
tration de tensions et encouragent I'amorgage e^ la propagaxiion de 
microcraquelures ou de microfissures et ainsi provoquent la rupture 
par separation a la limite ribres-resirie. La formation de vides le 

10 long de la surface de fibres est augmentee lorsque 1 'angle de eon- 
tact ou^ la tension superricielle de la resine est augmente. En fonc- 
tion des parametres d' ordinaire associes a-x matieres polymeres, on 
a montre que la tension superficielle d*un ;olymere fcndu augmen- 
tait lorsque la viscosite de masse fondue au^menrait. Pour des po- 

15 lymeres purs, la tension superficielle augmente en consequence 

lorsque le poids moleculaire augmente, Ce comportement pear., fcien 
sur, §tre predit par les principes fondamen^^aux de chimie ph;/siquej 
et les experiences ont montre que le nombre e^ la dimension des vi- 
des etalent reduits d*une maniere importante lorsque la t^ension su- 

20 perficielle ou la viscosite de la phase resineuse est dimii.uee. 

Cependant, en prai^ique, il n'a pas ete pratique jusqu'a 
present de diminuer le poids moleculaire en dessous de certaines 
valeurs elev^es, puisque les proprietes mecahiques se degradent lors- 
que le poids moleculaire est diminue. Specialeraent pour des appli- 

25 cations techniques ou de construction, oil des proprietes telles • 
qu'une resistance a la flexion elevee, une resistance aux chocs e- 
levee, une resistance aux temperatures elevee et un faible fluage 
sont importantes, des polymeres de poids moleculaires extr§meraent 

30 elev^s sont le plus souvent souhaitables. 

Selon la presente invention, la tension superficielle in- 
ferieure de polymeres a poids moleculaires Ir.ferieurs, du type po- 
lyamide, est, ut^ilisee avantatreusement pour former des masses com- 
posites renforcees coiivenant. h. des applications teo-.niques etr 
construction. L'utilisation le ces oolymares a faibies ccids mole- 

35 culaires est e':5alement tr^^s avantareuse pour des raisons economi- 
ques, puisque ces matieres peuvent souvenx: §tre produites avec un 
prix de revient inferieur a celui des polymeres a poids, moleculaires 
extrSmement eleves. En outre, des matieres de dechets degrades qu'on 
ne peut pas utiliser autx-'ement dans de telles applications peuvent 

40 etre employees et ceci s'ajoute aux aspects economiques avantageux. 
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Les matiferes composites decrites icl ont des proprietes mecaniques 
egales ou super ieures aux proprietes mecaniques de masses composi- 
tes renforcees par des fibres de verre a poids moleculaires extrS- 
mement eleves, mais utilisent a la place, en combinaison avec des 
fibres de verre, des r^sines de polyamide a faible tension super- 
ficielle, a faibles poids moleculaires. 

Selon la presente invenrion, la demanderesse a trouve 
qu'un precede a titre de variante pour atteindre 1' object if consis- 
tant a augmenter l*efficacite et la resistance de masses composites 
renforcees par des fibres, c*est-k-dire s. dimlnuer la tension su- 
per ficielle de la phase resineuse fluide, consiste k augmenter la 
longueur du renforcement par les fibres de verre incorporees dans 
le polymere. L'efficacite de cette voie d^approche a ete verifiee 
a la fois experimentalement et theoriquement . Une analyse du com- 
portement a la traction de masses composites renforcees par des 
fibres peut §tre utilisee pour montrer que theoriquement la resis- 
tance maxima serait obtenue pour des fibres de longueur infinie; 
par exemple des masses composites a filaments continus. Pour des 
fibres de plus courtes longueurs, il y a une certaine "longueur 
inefficace" a cnaque extremite de la fibre sur laquelle la fibre 
est tendue suivant une tension inferieure a la tension maxima de 
la fibre • Une telle longueur inefficace est une necessite physique, 
puisque la tension de la fibre doit diminuer du maximun: au centre 
d'une fibre longue ou au voisinage du centre jusqu'a zero a 1 'ex- 
tremite. Ainsi, des fibres longues sont des agents plus efficaces 
de support de charges que les fibres plus courtes, puisqu'une lon- 
gueur inefficace serait un pourcentage . plus faible de la longueur 
de renforcement total. Des tests ont demontre que, pour un syste- 
rae fibres de verre-r^sine epoxy dans lequel des fibres de lon- 
gueur inferieure a 13 mm sont utilisees, les fibres en cours de 
traitement sont en fait tirees hors de la mat rice resineuse, ce qui 
entraine ainsi un abaissement substantiel de la resistance finale. 
Pour de tels systemes, on a demontre qu'alors que des masses compo- 
sites a filaments continus sont les plus efficaces par leur carac- 
teristique de support de charges, les fibres de longueur de 5 cm k 
13 cm ou plus ont plus de 90 % de l^efficacite de ces masses com- 
posites a fibres continues, des fibres d'une longueur de 13 mm pos- 
sedent approximativement 6o de la resistance de masses composi- 
tes a fibres continues, tandis que des fibres de 6 mm donnent des 
masses composites qui peuvent avoir moins de 40 :-S de la resistance 
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de masses composites a fibres continues. II est evident qu'une re- 
lation analogue s'appllqtie pour d'autres systemes de resines ren-' 
Torches par du verre. 

Bien qu'en theorie le comportement m^canique am^liore de 
compositions incorporant des fibres de verre relativement lonsues 
5 semble apparent, il n'a pas ete utilise en pratique parce que I'u- 
tilisation de fibres longues n'est pas generalement compatible a- 
vec des techniques de production classiques, par exemple des moula- 
ges par injection ou l' extrusion, qui ne eonviennent pas au trai- 
tement de matieres renforc^es par des fibres extrSmement longues. 
10 De ce fait, le renforcement fibreux utilise avec ces techniques de 
traitement bien necessairement utilise des fibres courtes, par exem- 
ple des fibres d'une longueur de 3,2 mm i 6,4 mm ou plus courtes. 
L'utlllsation de fibres beaucoup plus longues dans des machines de 
moulage par injection ou des dispositifs d' extrusion entralnerait 
15 une rupture des fibres h des longueurs tr&s courtes et n'est, en 

consequence, pas possible pour des raisons m^caniques, bien qu'elle 
soit souhai table pour des proprietes de resistance. La pr^sente in- 
vention d^crit un precede dans lequel le renforcement par des fi- 
20 bres de verre de longueur extrSmement grande, c'est-a-dire 5 cm ou 
davantage, peut renforcer les resines k falbles poids moleculalres 
decrites pr^cedemnent et peut Stre traite par une technique de trai- 
tement extrSmement raplde. 

C'est une partie Integrante de la pr^sente invention se- 
lon laquelle le renforcement fibreux doit gtre present suivant des 
25 longueurs de 5 cm ou plus, afin de corapenser les proprietes m^ea- 
niques inf^rieures et la resistance a la coherence infdrieure des 
rdaines de poiyamide k faibles poids raoieculaires et afin de former 
une structure de renforcement coherente durant le stade de prechauf- 
fage du present precede de traitement. 
50 Une des caract^ristiques unique de la presente invention 

reside dans 1 'utilisation de resines de poiyamide a faibles ooids 
moleculalres qui, jusqu'^ present, n'ont pas 4t4 employees pour 
former des objets utilisables par n'importe quel precede de traite- 
ment standard de matieres thermoplastiques. Dans le passe, ces re- 
55 sines n'ont ete utilisees que comme adhesifs, comme produits. d'e- 
tancheite, comme revgtements et analogues, oil leur viscosite faible 
de masse fondue, et, en consequence, leur faible tension superfi- 
cielle etaient utilisees avantageusement. Dans la presente inven- 
40 tion, des polyamldes avec leurs faibles poids moieculaires ou leurs 
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faibles viscosites de masse fondue, ou d'\me maniere equivalente, 
leurs faibles tensions superficielles, sont utilisees pour obtenir 
une interaction polymfere-fibres fortement efficace. Egalement, par 
suite d'une faible viscosite, ces polym^res ont un meilleur mouil- 
lage et des teneurs en vides inf^rieures dans le produit fini. La 
technique de traiteraent rapide permise avee ces polyamides est em- 
ployee pour conformer ces masses composites thermoplastiques sans 
rupture des fibres, et c'est une partie integrante des avantages 
de la presente invention puisque 1 'utilisation des matieres d^cri- 
tes ici depend de ce proc^d^ de traitement et en esi inseparable. 

Selon la presente invention, on prdvoit un proced^ qui 
permet l' utilisation de polymferes semi-cristallins k faibles poids 
moleculaires, a fusion elevee, du type polyamide, ayant d'excellen- 
tes propri^t^s a hautes temperatures dans une operation d'etampage 
dans un moule froid. La presente invention permet 1 'utilisation de 
polymfere qui est en dessous de la qualite standard commerciale du 
type fibre ou .raoulage, ou bien 1 'utilisation de quality commercia- 
le dont la viscosite a 6t4 r^duite Jusqu'k celle de polymferes ay- 
ant une viscosite faible ou une fluidity elev^e a une temperature 
legerement superleure (10°C) k leur point de fusion ou de ramollis- 
sement. Par exemple, la viscosity de polycaprolactarae de quality 
fibre est approximativement 1,8 x 10^ poises a 240''C. La r^sine de 
polyamide s ' € goutterait ordinairement k partir du renforcement de 
verre mentionn^ ci-dessus et la feuille renforcee s'affaisserait 
et perdrait toute sa cohesion durant le stade de pr^chauffage ex- 
t^rieur, avant qu'elle ne puisse §tre ins^r^e dans la presse pour 
I'etampage dans un moule froid afin de former un article conform^. 
Selon la presente invention, la cohesion de laJteuille prechauff^e 
peut 8tre conserv^e en utilisant une phase fibreuse non tissee, 
par exemple un tapis non tlss6, une 6toffe tissue, des fibres entre- 
lac^es, ou des fibres de verre longues agglora^rdes maintenues en- 
semble par des liants rdsineux adhesifs ou liees mecaniquement par 
couture. Ceci s' oppose a un renforcement par des fibres courtes 
tailladees qui ne possedent pas de resistance structurale coh^ren- 
te int^grale. La r^sine de polyamide, lorsqu'elle est chauffee au- 
dessus de son point de reunollissement, est conserv^e par tension 
superficielle entre des interstices du tapis non t±ss6 ou tiss^ de 
renforcement et par action capillaire entre les fibres formant les 
torons de verre. 

Cette interaction efficace polymere -fibres est obtenue 
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p^r suite des viscosites de masses fondues extremement faibles des 
r^sines de polyamide a faibleopoids nicleoulairej Par exemple, un 
polycaprolactame h poids moleculaire de 7.000 a une faible vlsco- 
site de masse fondue au cisaillement ( -2 'est-a-dire maxima) egale a 
5 200 poises a 250°C et a 8o poises k 275''c. On voit alnsi que la 

presente invention permet 1 'utili3a::ion de ce":te resine k coids mo- 
leculaire exrrgmement faible, meme si sa viscosite de masse fondue 
est bien inferieure a celle de la resine de qualite fibre. En plus 
de I'adherence amelioree d*'interphase et d^i rouillage ameliore ob- 
10 tenus en utilisant les polyamides a faibles roids moleculaires, le 
faible poids mol^culaire de la polyamide conduit a la x'ois a des 
vitesse3de cristallisation superieures et a des niveaux superieurs 
de cristallinite finale qui sont des caracreristiques souhaitabies 
de la presente invention, car un developpemenr cremature de la cri*"- 
15 tallinite entralne un aspect- rigide ini\ial plus grand, qui redjit; 
le temps de sejour necessaire dans la r-*'e.==se de confor.7ia":-ion. 

Alors qu'on peut s'a-i^tendre au:c jarao'-^erisiilques soi:hal- 
. tables de resines de nolyarniies t faible^; r-c-'.ds rrjoleculaires, oes 
polymeres n'ont au nrealabje jiamais ete en:.rloyes pour forrner des 
20 moulages a grande resistance par suite des Iriconveriients innerents 
et des caracteristiques pe oCihaitables de ces polymeres, ^els 
qu'une fluidite de masse fondue extrSmement elevee et; une diminu- 
tion de la resistance du poly.uire solidifie. C'est un objev speoi- 
fique de la presente invention d'utiiiser des polymeres de ee gen- 
25 re en combinaison avec le renforcement fibreux coherent deerit; oi- 
dessus, pour former une matiere composite qui presente toutes les 
caracteristiques sounaitables des resines a faibles poids molecu- 
laires, par exemple qui peut %tre conformee dans un moule qui n^est 
pas chauffe, mais dans lequel on profite des caracteristiques peu 
50 sounaitables afin d*obtenir des proprietes physiques, par exemple 
des resistances relativement superieures, qu'or: pouvair obtenir 
jusqu*a present seulement avec des resines a poids moleculaires re- 
lativement eleves, L'e/iploita^ion des inconvenier,:;s des mai^ieres, 
ainsi que des avanta^sies ies matiares est possible car suite de la 
JJ5 nature du precede de formaje qui fal- partle int--$ rrant^e de la cre- 
sente invention. 

Un precede a titre de variante utilisanr la masse compo- 
site mentionnee ci-dessus consiste a former une st^ructure strati- 
fiee dans laquelle au moins une des couches se compose de feuille 
40 de polyamide non chargee ou chargee par un mineral, ou de polyme- 
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res autres que les polyaraides, qui peuverxt Stre lies de maniere 
adhesive au substrat charge de fibres. 

La presente invention sera maintenant decrite en rela- 
tion avec le dessin ci- joint dans lequel les resultats portes sur 
an graphique illustrent, a titre d'exeraple, un procede de reduction 
du poids moleculaire de polyamide du commerce, de qualite fibre, 
Jusqu'au niveau pre fere de la presente invention. Specifiquement, 
1 'addition de I'acide sebacique a de i'£ -poly capro lac tame a poids 
moleculaire eleve pour effectuer la reduction du poids moleculaire 
lors du melangeage a I'etat de masse fondue est presentee graphi- 
quement. On porte en abscisses le pourcentage en poids d'acide se- 
bacique ajoute et, en ordonnees, le poids moleculaire moyen en 
poids. 

Les feullles thermoplastiques chargees par des fibres de 
verre seloa la presente invention sont preparees a partir de poly- 
m^rres de polyamide thermoplastiques semicriscallins. Des articles 
proGUi::^ a partir de ess polya^nides i-'enforeees par des produits de 
':r.=Ar^ et par des fibreo de verre ou renz'ovcees par du verre men- 
.;::*e;ri\-. bien les exoeIIen:.;e2 caracteristlques aux ver^^peratures ele- 
ve#33, per.Tiettan*: leur ut^ilisation pour ur. rrand nombre d' applica- 
tions \:ecijriiques et de construction, 

Le ^erme "polyamide", utilise dans la nise en pratique de 
la presente invention, est destine a comprendre des polymeres syn- 
thetiques a longue chalne qui ont des groupes amides se reprodui- 
sant regulierement, en tant que partie solidaire de la chaine de 
polymere principal et, de ce fait, ils comprennent des copolymeres 
amide-ester. Des polyamides convenables peuvent §tre preparees par 
polymerisation de monomere bifonctionnel ou, d'une maniere equiva- 
lente, de son lactame cyclise (par exemple 1 'acide f -aminocaproTque 
ou le caprolactame, respectivement) ou par reaction d'une paire 
conjuguee de monomeres, par exemple d'une diamine et d'un aeide di- 
carboxylique (par exemple l'hexamethyl4;nediamine et I'acide adipi- 
que ) . 

Un polylactame convenafcle peut §tre produit par polymerisa- 
tion de lactames monomeres ayant la form ule : 



dans laquelle R, est un groupe alkylene ayant 5 a 12 (ou davantage) 
atomes de carbone, de preference 5 a 12 atomes de carbone. Un mono- 
mere prefere est l'£-caprolactame ayant 5 atomes de carbone dans le 
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groupe alkylene, Les lactames monomeres en plus de l'£-caprolactanie 
comprennent la pyrrolldone, la plperidone, le valerolactame, le ca-r 
prylactame, le laury lac tame, etc.... On comprend dgalement des co- 
polymeres de deux (ou da vantage) des lactames monomeres indlques 
5 cl-dessus ou de lactames serablables. Des polyamines convenables u- 
tiles dans la polymerisation de polyamides comprennent la propane- 
diamine, l^hexamethylenediaraine, I'octamethylsnediamine, etc. . . . 
Des acldes polycarboxyllques convenables comprennent des acides tels 
que I'acide adlpique, I'acide pimelique, I'acide suberique, l*acide 
10 sebaclque, I'aclde dod^canediolque, etc.... On comprend egalement 
des copolymeres ou des polym^langes de polyamides des deux catego- 
ries indiqu^es ci-dessus. 

La polyamide utilisee dans le precede de la presente in- 
vention, de preference le polycaprolactarae ou nylon 6, peut avoir 

15 un poids mol^culaire moyen en poids de 5. 000 k 25.000. Ceci s' oppo- 
se aux polyamides normale:.:ent utilis^es dans des operations de fa- 
brication de fibres, de films et de moulages qui ont des poids mo- 
leculaires moyens en poids dans la gamme de 3O.OOO a 50.OOO. Ces po- 
lymeres a faibles poids moieculaires peuvent §tre obtenus soit par 

20 polymerisation limitee des lactames mentionn^s ci-dessus, ou des 
polyamides et des acides polycarboxyllques mentionn^s, soit par n' 
iroporte laquelle des diverses operations de degradation contrSlee 
r^alisees sur des polymeres k poids moieculaires superieurs ou par 
degradation mecanique. Des polymerisations limitees peuvent Stre ob- 

25 tenues en controlant les conditions de reaction telles que le temps, 
la temperature ou les rapports des monomeres. Une degradation con- 
trdiee peut Stre obtenue par reaction d*une polyamide a poids mole- 
culaire eieve "avec de I'eau (par exemple degradation par hydrolyse) 
ou par reaction d'une polyamide a poids moieculalre 6lev6 avec un 

30 exc^s de diamine ou d'acide dicarboxylique. Ces proced^s sont bien 
connus des personnes experimentees dans la technique. 

Dans le graphique du dessin ci-Joint, la reduct^ion de 
poids moieculalre est obtenue en ajoutant de l^acide sebacique 
a un polycaprolactame k poids moleculaire eleve (bien que d'au- 

55 tres polyamides puissent §tre substitutes) d*un poids moleculaire 
moyen en poids a I'origine de ^J.OOO. L'abaissement contrSle de 
poids moleculaire peut etre obtenu par melangeage, a l^ezat de mas- 
se fondue, du polymere d'origine avec le diacide dans une extrudeu- 
se. L* utilisation d'autres acides dicarboxyliques donne des reduc- 

40 tlons qualitativement semblables de poids moleculaire. Le proc^de 
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exact par lequel les polyamides a faibles poids mol^culaires sont 
produltes n"a pas d'effet appreciable sur 1 'utilisation du polyrafe- 
re selon la presente invention. En se referant au dessin ci-joint, 
on voit que 1* addition de 2^5 g d'acide sebacique k 100 g d*^-ca- 
5 prolactame d'un poids moleculaire moyen en poids de 43,000, suivie 
du melangeage k I'etat de masse fondue (c 'est-a-dire reaction) en- 
tralnera xme polyaraide de poids moleculaire egal a 24.000, soit 
55,8 % du poids d'origine. L* addition de 5,0 g d'acide sebacique a 
100 g d'£-caprolactame d'ori'gine entralne un produit d'un poids mo- 
10 leculaire de 14.000, Le taux de reduction du poids moleculaire est 
sensiblement reduit lors de 1 "addition de plus d' environ 15 ^ d'a- 
cide sebacique. On se referera a ces chiffres a nouveau dans les 
exeraples. 

Dans les utilisations normales, la degradation (c'est-k- 
15 dire l*abaissement de poids moleculaire) qui peut se produire du- 
rant les operations normales de forraage de fibres ou de films du 
produit dit nylon 6 est consideree comme 6tant fortement nocive 
pour le produit fini. Dans le produit dit nylon 6, comme avec d'au- 
tres polymeres en general, on s'attend d* ordinaire a ce qu'un certain 

20 nombre de proprietes mecaniques, comprenant la dur^e d'utilisation 
par flexion, la resistance k la traction et I'allongement par trac- 
tion, ainsi que la resistance aux chocs, diminuent lorsque le poids 
moleculaire du polymere dirainue. En particulier avec le nylon 6, 
I'abaissement du poids moleculaire moyen en poids en dessous de ' 

25 20.000 k 25^000 a Jusqu'a present entraine des polymeres qui ne 

pouvaient pas §tre formes en objets utiles par suite de leur aspect • 
cassant extrSme (faible resistance) et de leur grande fluidite (dif- 
ficulte de traitement). Cependant, en relation avec la presente in- 
vention, m§me du nylon 6 k poids moleculaire inferieur a celui con- 

30 sidere jusqu'a present comme utile, peut Stre employe en combinai- 
son avec la phase de fibre de renforcement, telle que decrite ici, 
pour produire des articles mouies ou conformes k grande resistance 
et ayant des proprietes physiques avantageuses. En outre, la visco- 
site extrSmement faible de ces polymeres permet une impregnation 

55 complete des torons de fibres de verre par le polymere fondu et en- 
tralne des proprietes renforcees de la masse composite. D'une ma- 
nifere importante, le produit resultant ne contient pas, a un degre 
remarquable, le grand nombre de microvides emprisonnes qui sont 
inherents a la fabrication de masse composite produite par I'impre- 

40 gnation de renforcement fibreux par des resines visqueuses k poids 
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raoleculaires eleves. L' elimination de ces vides est reconnue comme 
etant un facteur principal de 1 *ameliora"sion des proprie-.es des mas 
ses composites renfo-^cees par des fibres. 

Un autre avantage de l' utilisation des polymeres a fai- 
bles poids moleculaires en combinaisoji avec u:i reni'orce.'neiit car 
des fibres lori.^es est que la vitesse i^apide de ori3taili3ati^i:1 
et le degre el e ve de Gristalli:il::e obtenue e 'iT-rainent un c2*oduli^ 
ayant de nombreuses proprietes souhaitables. Parmi les proprietes 
de ces polymeres cristallins, il y a I'excellente resistance aux 
solvants a des temperatures eievees, l' aspect ri^ide ameiiore et 
I'excellente resistance aux chocs a toutes les ueinperatures. Ces 
ameliorations de proprietes ne pouvaient pas Stre esperees avec des 
matieres semblables renforcees avec des :'lbre3 courtes ou avec des 
masses composites non cristallLnes ren:"oro4es par des ficres Ion- 
gues. En outre, comme on l*a mr;n::re, ia faitle vlscosit^e. le zes po- 
lymeres a faibles poids moLe'j.Jlaires ne perrner-tral": ^ras r-r ili'a:.- 
re la fabrication en cLrt-ielc^. : or:r.(is irai^ i:.-?oei4 1?. -.i-e- 
sente invention, a molns q-.:e Irjs r::-5inp03:* i; "l.::r-^- 1:^ iy:i-.iv==5 y.-f^ -3oL^ 
ent d'abord slabilisees avec 'iv: reiiTorceniei'^'r tor i-as fi":.i*es Ic:. lues 
pour leur preter un ouppor*^, v-i q le J'rc 'l ; lei. 

La proportion <W i:.:.: ym-tre rians; cr.nr: ion -r^^.i" varier 
dans des limites assez l''-,rire:j. Cepeiidant, en .vener-al, de-j iijuroeii- 
tages en poids, bases sur la composition totale, d'enviroii 30 ;i a 
80 et de preference 35 a 75 JS, sont employes. 

L' expression "fibres de verre", telle qu^utilisee ioi, 
est destinee a etre employee dans un sens large pour comprendre une 
etoffe de verre, ainsi que des fibres individuelles continues, plus 
particulierement connues sous le nom de filaments, et qui ont une 
longueur super ieure a 25 mm et, de preference, une longueur compri- 
se entre environ 3,2 cm et environ 7,6 cm ; des groupes de torons 
tordus, plus particulierement connus sous le nom de files ou de 
fils ; des groupes de torons non tordus ou leg^-remeni: tordus, rene- 
ralement replies en boucies les uns sur les autres, plus parricu- 
liorement connus sous le nom de boudinage (rovlnx^ ; des Icnrjaeurs 
discop.tinues de fibres plus partloull^-rement; connues sous le nom 
de fibres en brins, qui peuvent etre filees en fil, en toron tordu, 
en ruban, en boudinage v roving j ou en file. 

2n outre, on peut utiliser des boudinages, des files ou 
des torons de verre p.on hisses discontinue et lies mecaniquement, 
Le precede de liaison mecanique peut etre par "aiguillage", c'est- 
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a-dire couture avec du verre, ou par dep8t des fibres de verre 
longues de raaniere a former un tapis stable eramSle. On suppose que 
tout le renforcement en verre ou un autre renforcement fibreux uti- 
lise en relation avec la polyamide passe par toutes ies operations 
5 ordinaires d*appr§t ou de pretraitement, comme cela est bien connu 
des personnes experimentees dans la technique. 

Les compositions comprenant des feuilles de polycaprolac- 
tame comme matrice et des fibres de verre et/ou des fibres de ver- 
re, des fibres de graphite ou des combinaisons de fibres de verre 

10 et des fibres de graphite avec de I'amiante ou autre produit de 
charge mineral ont de bonnes proprietes. La quantite de renforce- 
ment fibreux dans la composition peut varier dans une large gamme, 
c*est-a-dire generalement d' environ 75 a 10 et, de preference, 
60 ^ k 15 ^9 en se basant sur le poids de la composition totale. 

^5 Des matieres de charge en quantites allant de 1 Jusqu*k 

environ 50 et de preference d* environ 10 ;i k 40 peuvent Stre 
employees d^une maniere utile ici, en relation avec les polymeres 
d' amide renforces par du verre. Ces produits de charge peuvent §tre 
choisis parmi un grand nombre de mineraux, de metaux, d'oxydes me- 

20 talliques, de matieres siliceuses comprenant des fibres de verre 
courtes, e*est-a-dire I3 mm ou plus courtes, des sels metalliques 
ou leurs melanges, Ces produits de charge peuvent, d*une maniere 
facultative, gtre traites avec divers agents de couplage ou divers 
produits favorisant 1 'adherence, comme cela est bien connu des per- 

15 sonnes experimentees dans la technique. Des proprietes physiques 
avantageuses sont obtenues si la matiere de charge a un module d' 
Young de 7 X 10^ kg/cm^ ou plus, et au moins un module d* Young deux 
fois plus grand que celui de la polyamide. Des exemples de produits 
de charge compris dans ces categories sont I'alumine, les hydrates 

iO d'aluminium, le feldspath, l*amiante, les carbonates de calcium, 
le noir de carbone, le quartz et d'autres formes de silice, la kao- 
llnlte, la bentonite, le grenat, la saponite, la beidellite, I'oxy- 
de de calcium, la chaux, etc.... 

Les produits de charge indiques ci-dessus ne sont donnes 

5 que comme exemples et ne sont pas destines a limiter le domaine des 
produits de charge qui peuvent etre utilises dans la presente in- 
vention. II doit §tre aussi evident que le meme mecanisme qui per- 
met une interaction interfaciale resine-f ibres fortement efficace, 
c*est-a-dire celle resultant des faibles viscosi'es de masse fondue 

0 et des faibles tensions superf icielles des polymeres a faibles poids 
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moleculaires, entralnera egalement une interaction amelioree poly- 
mere-prodult de charge et, de ce fait, une augmentation d' adherence 
entre ces deux phases differentes. Des agents favorisant 1' adheren- 
ce ou des agents de couplage peuvent etre, bien stir*, egalement uti- 
5 lises sur les phases fibreuses et les phases de produit de charge 
particulaire. 

On trouve que tous les systemes utilisant des polyaraides 
a faibles poids moleculaires comme resines de raatrice, qui forment 
I'objet de la presente invention, presentenx; d'excellentes proprie- 

10 tes telles qu' une resistance aux chocs ei; une resistance a la fle- 
xion plus grande et une temperature de dis'sorsion rhermique sensi- 
blement plus elevee que l*on ne peut pas obtenir par des masses 
composites thermoplastiques renforcees, a faibles poids moleculai- 
res, connues Jusqu'a present dans la technique anterieure. 

15 Pour des applications techniques, de construction et des 

applications mecaniques soumises a de lourdes charges, les proprie- 
ty s de resistance d' importance particuliere sont la resistance a 
la flexion, la resistance a la traction, ainsi que le module de 
flexion et de traction, et la resistance aux chocs. Pour de nombreu- 

20 ses applications, il est necessaire que non seulement une de ces 
proprietes soit amelioree mais qu'une combinaison de proprietes 
soit amelioree. Pour les applications mentionnees ci-dessus, oil les 
utilisations finales, . telles que des panneaux de construction, des 
composants d'automobiles et des enveloppes d'equiperaent doivent §- 

25 tre considerees, un parametre de selection convenable est I'indlce 
de resistance. En general, plus l^indice de resistance d'une compo- 
sition est eleve, plus cette composition est valable pour diverses 
utilisations mentionnees ci-dessus, 

L'indice de resistance est le produit de la resistance 

30 aux chocs Izod avec entaille et du carre de la resistance a la fie- 
xion. On s*y r^ferera ici par la notation SI et ces unites sont 
m.Icg^-cm ^. Les polyamides renforcees a poids moleculaires eleves, 
telles que le polycaprolac ^ame, sont caracterisees par des valeurs 

35 de S I d'au moins 7. 980 - 1G.64C m.kg^.cm"-" et par un module de 

flexion d'au moins 1,75 x 10 k;:c/cm"*. Des niveaux minima prefera- 

2 

bles pour 3 I et le module de flexion sont resoectivement 13,300 
it 

et 2,1 X 10 • Toutes les resistances sont mesurees selon les exi- 
gences ASTt-i. Pour de nombreuses compositions preferees decrites ici, 
les valeurs de 3 1 seront de 2 a 4 fois plus grandes que celles 
40 pour les compositions prealablement connues dans la technique. 
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Diverses techniques de traitement peuvent Stre utilisdes 
dans la preparation des feuilles composites renforc^es selon la 
presente* invention. Des feuilles plastiques peuvent §tre extrudees 
separ^ment et puis plac^es dans un certain nombre de couches de ta- 
5 pis de verre-feuille plastique altemantes qui sent completeraent 
fondues sous la chaleur et la pression. De la poudre ou des boulet- 
tes de matiere plastique peuvent §tre dispersees dans des couches 
de tapis de verre non tisses ou de fibres de verre Itches et fon- 
dues sous la chaleur et la pression, ou bien un systeme de calan- 
10 drage ou une chalne d' extrusion-stratification en continu peut etre 
utilis6e pour produire une feuille composite sans fin, qui peut Stre 
coupee en longueur convenable . 

La conformation de la feuille est realisee par formage 
sous pression dans xm moule comparativement froid. Avant la confor- 
15 raation, la feuille composite est pr^chauff^e a I'ext^rieur du moule 
Jusqu'a une temperature a peu pres egale au point de ramollissement 
ou au-dessus. La feuille prechauffee est alors rapidement transfe- 
ree au moule froid oix la pression de conformation est appliqu^e. La 
retention dans le raoule est liraitee a une duree de temps relative- 
20 ment breve, par exemple 1 - 30 secondes ou jusqu'a ce que la con- 
formation se refroidisse suffisamment pour permettre a sa forme de 
se soutenir autoraatiquement. Le temps exact dans le. moule est ainsi 
fonction de I'^palsseur partielle, de la complexity, de la tempera- 
ture de prechauffage, de la temperature du moule et de la teneur en • 
25 verre et/ou en produit de charge, 

Les exemples suivants illustrent encore la presente inven- 
tion, Les polycaprolactames decrits dans les exemples ont 4t4 testes 
k l*etat "sec comme un os", c'est-k-dire que les echantillons etai- 
ent en equilibre avec une atmosphere d*une humidite relative de 0 56, 
30 EXEMPLE' 1 

l'(i-caprolactarae d'un poids moleculaire moyen de 4.500 
a ete prepare en melangeant du nylon 6 broye, de qualite moulage, 
(10.000 g) avec de I'acide sebaclque (1.000 g). Le poids moleculai- 
re moyen en poids du nylon 6 d'origine a ete determine a 43.000. 
35 rtPrfes basculage a l**etat sec, ce melange a ete extrude dans un ex- 
trudeur a vis standard de 25,4 mm et transforme en boulettes de 
3,2 mm x 3,2 mm. Le poids moieculaire moyen en poids des boulettes 
a ete determine (par des techniques standard de viscosite en solu- 
tion diluee) a une valeur de 4.500. Les boulettes extrudees ont ete 
40 complfetement sechees et puis dispersees dans des couches de tapis 
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de verre non tisse, construits a partir de fibres tailladees dis- 
continues d'une longueur minima de 5 cm. Sept co-.;ches de oapis ie ' 
verre sont utilisees pour produire une I'euflle oomposee i'une epals 
seur de 5,2 mm, dont le rapport en poids er;tre le nolymare et le 
verre est d* environ 6o/40. II est avan-^ageux de iistrifcuer le po- 
lymere entre les couches aussi unli'ormemen v que possible. La fusion 
de l' ensemble de sandwich peut etre realisee dans un moule sous 
compression sous une atmosphere d' azote sec a 255 "C. L'etape fina- 
le de fusion est realisee sous 11,2 k^'cm" pe.:dant 5 minutes. Les 
feuilles sont refroidies lentement dans la presse sous pression 
pour d^velopper une cristal Unite. 

La conformation ete realisee par une presse d'emboutis- 
sage profond qui avait une serle de matrices a triple action, pour 
produire de.s coupelles cylindriques d'un diametre de 12,"^ cm. La 
feuille renforcee par du verre a ete prechauffee jusqu'a 350*^ C 
pendant 2 minutes dans un four a inf rarou re. La feuille prechauf- 
fee a ete etampee de maniere classique avec la matrioe a la tempe- 
rature ambiante (23°C), a une exception pr'^-s, c'est que le temps de 
sejour etait de 8 secondes pour permottre a la partie conformee de 
cristaliiser dans le moule et de se refroldir en dessous ie 150'^C 
avant d'etre retiree de la presse. La pression d'etamcage etait; de 
7 kg/cm*^. Les proprietes physiques ont et^ determin^es sur la par- 
tie ainsi obtenue en coupant des specimens experimentaux a partir 
de la coupelle conformee. Les proprietes obtenues sont presentees 
dans le tableau 1. Toutes les proprietes mecaniques ont ete obte- 
nues dans des conditions experimen tales standard ASTT-I. 

D'apres le tableau 1, on voit que les proprietes mecani- 
ques sont suffisamment superleures pour perraettre 1 'application de 
cette masse composite dans des structures de support, des panneaux 

rigides, etc La resistance aux chocs et S^l sont exceptionnel- 

lement eleves. Une telle polyamide a faible poids moleculalre n'est 
pas normalement employee pour former des objets moules pour la rai- 
son donnee precedemnent, et on peut supposer qje ces excellences 
proprietes sont obtenues par suite da mode et ie l*effleacita de 
1' agent de renforceinent et du procede de forman;e. 

5:\EMPLE 2 - CGM?.\RATI? 

L'effet du renforcement par des fibres de verre longues 
sur les proprietes mecaniques de la polyamide renforcee a ete exa- 
mine en melangeant la polyamide avec des fibres de ^erre d*une 
longueur de'3,2 mm dans un dlspositi" ^/extrusion. Cn a utilise du 



72 38672 * 2158422 

nylon 6 ayant un poids inoleculaire moyen en poids de 43.000, comme 
dans l*exemple IJ^es comparaisonode la masse composite de l^exem- 
ple 1 avec les matieres standard a poids moleculaires eleves de cet 
exemple ont ete realisees pour assurer 1 'aspect convenable pour des 
5 applications de support de charges ou soumises k des conditions de 
travail severes. 

Le melange de fibres de verre-nylon 6 a ete raoule sous 
compression, comme dans I'exemple 1, en feuilles d*une epaisseur de 
3,2 mm. Des tentatives pour conformer ces feuilles dans la presse 

10 d'etarapage, telles que soulignees dans I'exemple 1, n^ont pas ete 
couronnees de succes puisque lafeuille composite renforcee par des 
fibres de verj-e courtes ne possedait pas de stabilite integrale et, 
en fait, s'est "desintegree durant le mode operatoire de prechauffa- 
ge. Le transfert d'une telle feullle chauffSe a la presse de con- 

15 formage n'etait pas pratique. 

II etait, en consequence, necessaire de realiser les tests 
mecaniques sur ees feuilles renforcees par des fibres courtes a par- 
zir d'ecliantillons coupes a partir des feuilles plates initiales, 
mouiees par compression. Les r^sultats sont presenter dans le ta- 

20 bleau 1. Les excellentes proprietes mecaniques caracteristiques de 
ces matieres composites a poids moleculaires eleves sont evidentes. 
Gependant, le module de traction, I'allongement par traction, la 
resistance aux chocs, I'indice de resistance et la temperature de 
distorsion thermique de la masse composite de I'exemple 1 sont egaux 

25 ou superieurs a ceux de I'exemple 2. Sn particulier, la resistance 
aux chocs et 1-indice de resistetnce de la matiere de l*exemple 1 
sont considerablement superieurs a ceux de l^exemple 2. La masse 
composite resineuse a faible poids moleculaire, renforcee par un 
renforcement par des fibres longues et conformee par etampage de 

30 la feuille prechauffee dans une presse a froid, serait ainsi jugee 
plus que convenable pour des applications de chocs eleves, de sup- 
port de charges ou de construction^ par opposition aux connaissances 
que l*on avait precedemraent dans la technique. 
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TABLEAU 1 

Sxemple 1 Exemple 2 

Poids raoleculalre du polymere 4.500 43.000 

Teneur en verre (J* en poids) 40 40 

5 Resistance a la traction (kg/em^) I.I94 2.1.: 

Module de traction (kg/cm^ x lO"^) 0,67 c^O 

Allongement final par traction (>^) 2,1 3,5 

Resistance a la flexion (kg/cm^) 1.778 3.010^ 

Module de flexion (kg/cm^ x 10~5) 0,65 * 1,19 

10 Resistance aux chocs Izod (kejv'cin d'en- 

taille) 0,93 0,19 

S I (ni.'kg^.cm-^) X 10"^ 29.790 15.580 

Temperature de distorsion therraique sous 

18,5 kg/cmS — 215°C 215''C 

EXET-IPLE 3 

De I'C-caprolactame a ete polymerise dans un recipient de 
reaction ferme, a la maniere ordinaire bien connue des chimlstes 
experimentes dans la technique. La polymerisation a ete arr§tee a- 
pres un temps de sejour relativeroent court et le poids moleculaire 
moyen en poids du polymere a ete deteiroine (par des techniques de 
viscosimetrie en solution diluee) comme etant approximatlvement 
4.300. Ce polymere a ete lave et seche et utilise dans la prepara- 
tion de feuilles composites renforcees par du verre, tel que decrit 
dans 1' exemple 1. Les proprietes mecaniques pour les echantillons 
prls k partlr d'objets conformes a la maniere decrlte dans 1' exem- 
ple 1 sont presentees dans le tableau 2. 

EXEMPLE 4 - COMPARATIP 
Une feullle de nylon 6 de poids moieculalre eieve, ren- 
forcee par des fibres de verre courtes, a ete preparee de la mgme 
maniere que celle decrite dans 1' exemple 2, sauf que le renforce- 
ment de verre ne constituait que 20 > en poids de la masse composi- 
te. Le poids moieculalre moyen en poids a ete determine a nouveau 
comme etant 43. 000. Comme dans 1 'exemple 2, ces feuilles ne pouvai- 
ent pas gtre formees a la mani&re decrite selon la presente inven- 
tion, parce que la f-euille se desintegrait par le chauffage et ne 
pouvait pas gtre transferee au moule. De ce fait, les echantillons 
experimentaux ont ete a nouveau coupes a partir des feuilles com- 
posites Initiales mouiees par compression. Les proprietes mecani- 
ques. sont presentees dans le tableau 2, oh elles sont comparees a 
^ la matlfere renforcee par les fibres longues k poids moieculalre 

falble selon la presente Invention, tel que decrit dans 1' exemple 3. 
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Les r^sultats presentes dans le tableau 2 sont qualita- 
tivement semblables k ceux pr^sentds dans le tableau 1. Certaines 
propriet^s de la matifere de I'exemple 4 sont supdrieures a celles 
de I'exemple 3, tandis que certaines autres propriet^s m^caniques 
5 de la matifere de I'exemple 3 sont plus ^lev^es. D'une importance 
toute particuliere, on doit noter que la resistance aux chocs, 1* 
indice de resistance et la temperatiire de deviation thermique de 
la matiere de I'exemple 3 d'un poids raoleculaire de 4. 300 sont 
fortement sup^rieurs aux proprietes correspondantes de I'exemple 
10 4. On peut voir d'aprfes les r^sultats que globalement la matiere 
de I'exemple 3 est essentlellement adequate pour des applications 
oil seules des matiferes k poids mol^culaires sup^rieurs ont 4t6 uti- 
lis^es au pr^aiable. 

TABLEAU 2 

•^5 Exemple 3 Exemple 4 

Foids mol^culaire du polymere 4.500 43.000 

Teneur en verre en poids) 20 20 

Resistance a la traction (kg/cm^) 518 1.120 

Module de traction (kg/cm^ x 10"^) 0,042 0,315 

20 Allongeraent final par traction (^) 1,35 -5^5 

Resistance k la flexion (kg/cm^) 1.197 1.890 

Module de flexion (kg/cm^ x 10"^) 0,34 0,63 

Resistance aux chocs Izod (kgn/cm d'en- 

2 3 R P taille) 0,53 0,07 

25 S I (m.kg-'.cra"-') x 10"^ 7.714 2.421 

Temperature de distorsion thermique sous 

18,5 kg/cm2 215''C 210'C 

EXEMPLE 5 

Du polycaprolactame d'un poids raoleculaire moyen en poids 
de 16.000 a et^ m^lang^ aveo des fibres d'amiante courtes, c'est-i- 
dire des fibres dont la longueur n'^tait pas sup^rieure k 40 fois 
le diam&tre. 2.500 grammes d'amiante ont ^te m^lang^s avec 7.500 g 
de la polyamide et m^lang^s k I'^tat de masse fondue dans le dispo- 
sitif d'extrusion. 8.000 grammes de ce melange produit de charge- 
polymere ont ete combines alors avec 2.000 g de fibres de verre d' 
une longueur de 7,6 cm, a la maniere decrite dans I'exemple 1, pour 
former une feuille composite d'une composition en poids respective- 
ment egale a 55/25/20 concemant les composants polyamide/amiante/ 
fibres de verre. 

Cette matiere a ^t^ pr^chauffde et eonformee dans xm mou- 
le froid, a la maniere decrite dans I'exemple 1. Les propri^t^s n6- 
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cani'lues dez eohantillons exp^riraentaux de cette niatiere sont 
sentees dans le tableau 3. 

TABLEAU 3 

Exemrle f 

Poids moleculaire du polymere Iv.OOC 

Composition (polyamide/amlante/ribre de verre) 5^ 2?.*20 

Resistance a la traction (kg/cm'^) -^5^ 

Module de traction (kg/cm^ x 10'"^) 1,01 

Allongement final par traction (?') ^ . 

Resistance a la flexion (kg/em^) l.lcjj 

Module de flexion {k^'crn^ x lO"-) 0,'^4 

Resistance aux chocs Izod (ki^m/om d'entaille 0,58 

S^I (m.kg^.cm''^) x 10""^ 3.^C0 

o 

Temperature de distorslon thermique sous 1 ,5 ks/^^i*^ 2l8**C 
Une comparaison entre les proprle\.es de la matiere de l' 
exemple 5 et celle de I'exemple 5 peut; etre rai:;e, puisque ces deux 
matieres contiennent 20 ; de renf orcemenr pnr- des fibres ie veri^e 
longues. L* inspection des resultats mon'cre la - i-lidite de ce:;te 'J3in 
paraison, car les proprieues des leux T.atieres sont sen3cls;.";:le.3 l^ur. 
raaniere surprenante. Les e receptions prlnclpaies sont les r-oinles 
de traction ec. de flexion ie la natiere ie l' exemple 5, qui sor.t 
superieurs a ceux de I'exef.nple 5- C'esr evidemmen'^ ur. resul^at lu 
chargement total .produi'c de o::arge plus fibre; superieur pour* la 
raatiere de 1 'exemple 5- Cette aurpnentation de .Tiodule entraine ur: 
aspect cassant qui, de maniere correspondante, diminue legerenent 
la resistance aux chocs d'une valeur de 0,53 rzzm/om d'entaille dans 
1* exemple 3 a 0,38 kgm/cm d' entail le dans l^exe.Tiple 5» 

5y«^MPL2 6 

Une feuille composite et strati flee a trois couches a ez4 
preparee par moulaf-^e par comp:*ession de chacone des couches a t;rols 
composants, tel que souligne dans l' exemple 1. Les couches supe- 
rieure et inferieure, ohacune ayant une epalsseur de 0,54 mm, etai- 
ent une ma^iire renf orcee par des fibres Ion rues, k remclissa^e d' 
amiante, de 1 'exemple La mati,?re centrale du noyau etaiT; un r.y- 
lon o de poids moleculaire eleve standard, d*un poids mol-^oilaire 
moyen en poids de ;;9.00C, sans aucun produrlt de cnarre et a* une e- 
paisseur de 0,85 mm. Les trois feuilles ont ete juxtaposees dans 
I'ordre mentionne et fondues ensemble a et sous une pression 

de 3,5 kg/cm*" entre les plaques d'une presse h moulage par compres- 
sion. Cette masse composite Stratif lee a ete alors precnauffee dans 
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un I'our a infrarouge jusqu'a 26C°C pendant deux minutes, transfe- 
ree dans la presse a'dtampa-e a frold et etampee pour former une 
coupelle cylindrique d'une profondeur de ? cm et; d'un diametre de 
12,7 era, tel que d^crit au pr^aiable. Cette raatiere pouvait gtre 
ainsi conformee mSme sans le renforcemeni: par des longues fibres 
dans la section de noyau, puisque cette section etait supportde 
duran:; le stade de precnauffage par les couches exterieures renfor- 
eees. Les proprietes de cette feuille scratifiee etaient compara- 
bles a^jx proprietds de la matiere de I'exemple 5. 

r.' appreciation de certaines des valeurs de raesures indi- 
quees ci-dessus doit tenir compte du fait qu'elles proviennent de 
la conversion i 'unites anglo-saxonnes en unites inetrlques. 

La pr^sente invention n'est pas liraitee aux exemples de 
realisation qui viennent d'Stre decrits, elle esc au contraire 
susceptible de varlantes et de modifications qui apparaitront a 
i'iiornnie le i'art. 
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REVgNDICATIQNS 
1 - Composition de feuille pouvant 8tre formee et pou- 
vant Stre ohauff^e au-dessus de la temperature de dlstorsion ther- 
mlque de la matrice de polyra&re, tout en eonservant son integrali- 
5 td en tant que feuille, et conformde dans un dispositif de confor- 
mation qui est raaintenu k la temperature arabiante, caraoterisde en 
ce qu'elle comprend des polyraeres ou des copolymeres d 'amides dont 
au moins 30 p sont constitues par une amide, ces polymeres ou ees 
copolymeres ayant un poids moleculaire moyen compris entre environ 
10 3.000 et 25.000, ces polymeres ou ces copolymeres incorporant en- 
viron 10 ^ a environ 75 ^ de fibres de verre, sensibleraent la to- 
tality de cette fibre ayant une longueur minima d'environ 3,8 cm. 

2 - Composition selon la revendication 1, caracterisee 
en oe que le polymere d' amide est du nylon 6- 

5 - Composition selon la revendication 1, caracterisee 
en ce que le polymere d' amide est du nylon 6,6. 

4 i Composition selon la revendication 1, caracterisee 
en ce qu'elle contient, en outre, un produit de charge en quantity 
allant d' environ 1 /j a. environ 50 ji. 

5 - Proc^dd de fabrication d' articles conforraes, carac- 
terisd en ce qu'il consiste : 

a) a prdchauffer une feuille se coroposant essentielle- 
ment d'une quality de polyamide non destlnee au moulage, dont le 
poids moleculaire moyen en poids est infdrieur h 25.000, renfor- 

25 cee par une phase de renforcement fibreuse cohdrente, dont les fi- 
bres indivlduelles ont une longueur d'au molns environ 3,8 cm, jus- 
qu'i une temperature comprise entre le point de ramollissement et 
280"C ; 

b) k placer la feuille prdchauffee dans le dispositif de 
30 conformation, dont les parties de moulage sont maintenues k la tem- 
perature ambiante et pas k plus d' environ iCC au-dessus de la tem- 
perature de transition a I'etat vitreux du polymere de base ; 

c) a conformer la feuille et a retirer l' article confor- 
ms du dispositif de conformation, apres que 1 'article conforme s' 

35 est refroidi suffisamment pour conserver la forme qui lui est con- 
feree. 

6 - Precede selon la revendication 5, oaracterise en ce 
que le polymere est du nylon 6. 

7 - Precede selon la revendication 5, oaracterise en ce 
*0 que le polymere est du nylon 6,6. 
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8 - Proced^ selon la revendication 5, caracterlsd en ce 
que le polymfere de base est un melange ou un copolymere de nylon 6, 
de nylon 6,6 ou de copolymferes amide-ester ou d'autres copolymeres 
ou d'autres melanges dans lesquels la polyamlde forme au moins 50 ^ 
du poids total du polymere. 

9 - Precede selon la revendication 5, caraot^ris^ en ce 
• que le polymere de polyamide renforoe par du verre est charge aveo 

une matiere a fibres courtes ou non fibreuse, ohoisie dans le grou- 
pe se oomposant d'.amiante, de talc, de mica, d'alumine, de carbona- 
te de calcium, de spheres de verre, de carbone, d'argile ou de pro- 
duits de charge semblables, en quantity allant de 10 a 60 S& par 
rapport au poids de la polyamide. 

10 - Peuille resineuse a resistance aux chocs dlevee treins- 
form^e en objets conform^s, caract^risee en ce que la feuille con- 

15 form^e est un stratifie, dont au moins une des couches est form(^e 
par la matiere selon la revendication 1 et dont les autre s couches 
sont form^es d'un polymfere non charge ou d'un polymfere charge par 
un mineral, qui peut §tre un polymfere du type polyamide. 
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